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1. は じめ に
大気 エ ア ロ ゾル は ､ 直接的ま た は間接的に地球 の放射収支に影響を及 ぼ し ､ そ の光学的
性質を知る こ とが ､ 大気科学に重要で ､ 各分野 で聴力的に研先が続けられ て い る ｡ こ こ で
は , 対流圏 エ ア ロ ゾル の ､ 可視およ び近赤外領域で の質量吸収係数の 情報を ､ 光音響分派
法 に よ っ て 得る こ とが で 重た の で ､ そ の結果 に つ い て報告する ｡
2. 実喚方法
(1)測定原理 の 概要
各種の 測定法が ある が ､ 光吸収真の 直接改rj定に は ､ 光音響測定法が最 も適して い ると
思わ れ る ｡ エ ア ロ ゾル を集め ､ それを密閉容 掛 こ入れ て断続する単色光 に当て る と ､ 雅り
は エ ア ロ ゾル に 吸収 され ､ 非励起触放射過程に より熟に変換 され る ｡ この 断続的な熱流は
エ ア ロ ゾル表面か ら気体境界層 ヘ伝わり ､ 密閉容器内の圧力変化､ 即ち音響膚号を発生す
る o こ れを マ イ ク ロ ホ ンで 受けれ ば光吸収丑 を音字波と して 安倍する こ とが で きる .
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図 に示 すよう に ､ エ ア ロ ゾル試料(厚さD)を支持台(厚さBb)に乗せ 密閉容器 に封入する ｡
空気層の 厚さをPgとす る . 入射する光強度をⅠ-(1/2)Io(1＋c o s wt)と する と , 光 の 線吸収
係数を βとし, Ⅹ点に お ける熟密度は光 の 吸収に より(i/2) βIoexp(βx)(llc o s (dt)で与 え
られ る ｡ したが っ て 試料中の 熟拡散方程式 は 次式 で 与 え られ る ｡
謡-乏昔- A exp(Px)[1･ e xpGut,i fo r
- 1 ” 0
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こ こ にAは ､ A- βIo 叩/2k. で あり ､ ¢は温度 ､ 打 は吸収光 の熟 - の 変換効率で こ の場合1
と した . a . は熟拡散係数 で ある ｡ こ の 熟は試料前後 へ それ ぞれ の 熟拡散係数 に依存し て
伝搬する . 上式の 一 般解 に ､ 試料前後の 熟流束 の 連続性 を考慮した境界条件を代入 して ､
試料と空気の境界面(Ⅹ =0)温度 の複素振幅 0を得る o
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周期申な熟拡散は ､ 気体 へ 周期的な温度変化を もた らすが ､ こ の 変動成分は
4,l 亡(r.i)= Oexpト ur ＋.jut). で 与え られ ､ 実数部を取 っ て 実際の 温度変化は ､
T
.Aレ,i)= e xp(- a〆)Eel C o
l
s(ut - a,X)- C2 Sin(wt - a,x)],
で与え られ る ｡ e 卜 OBは ､
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β の 実数部虚数部で ある ｡ こ れ らの 様子 を 因2に示 して おく ｡
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距離xが ､ 2方 /a f-27rFL .(fL .:熟拡散長)皮
内で 振動は止 ま り ､ こ れ が 図1の 境界層 を示
して い る ｡ こ の 境界層内の 平均温度の 時間
変化 は ､ 気体 の 膨張 ､収縮を招き ､ こ の ピ ス
トン の 断熱変位か らセ ル内の圧力変化 が ､
断熱変化の 関係式 PVl か ら導か れ る o
a p(i)= Qexpb
-
(LdL - 与q)i
Q = 岩告･
こ こ に † は比熱此 で あり ､ Qは圧力変化 の振
幅を示すが ､ 温度の 複素振幅∂ を代入 して
周期的な圧力変化を求め る こ とが で き る d
周2｡ 表面境界層 の温度変化? 結果を次に 示 して お く｡
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こ の 圧力賓化も 試料が光吸収長 JL p-1/B よ り 掛 ､( 透明)場合に適応する と､ 適当な 近
似を用 い て次式で与えられ る
Q･ 瑠Bi監y - β8ムーー1
光学的に 不透明な斌料(試料の 厚 さAゝFE D) の 場合 に は ､ 同様 の 近似 で 次式が得 られ る ｡
Q ･ 智賢y - ”
一 l
これ を､前式の 試料 の厚 さが無限 の場合 に相当すると考え ､Q. ” xと する と ､ 上2式よ り ､
Q; =Qm aD'× βa
'
- Qm axX(1
- e xp(- β A))
と春く こ とが で 善 る ｡ しか し挿集 した エ ア ロ ゾル の 厚 さB をaJ 定す る こ と は草 し い の で ､
質量敬収係数5を使用 して 次 の よ うに改め る ｡
Q- Q,ma x(1 - ex D ト 6L) I
こ こ にLは面磯質量で あり､ p は粒子密度 で あ る . した が っ て ､ 複素屈折 率の 虚数部n2は ､
n 皇/ p = 6 入/4打 の 関係式か ら求め る こ と が で き る ｡
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.(2) 突放兵曹
xeラ ン プを光虎 と して 使用 した ｡ 適当 な光学 フ ィ ル タ ー を通して 分光昏で 希望する波
長 Åあ光を取 り出す が､ 光 に 周期性を与え る た め､ さ らにチ ョ ッ パ
ー を通過 させ断続光と
して光音響セ ル ヘ 導く o この 光りはミ ラ ー で反射さ せ石英窓を通 して セ ル に入り ､ フ ィル
タ ー に捕集した エ ア ロ ゾル ヘ 愚射さ れる ｡ 発生する圧力汝は高感度ヲ ン ヂサ
ー マ イ ク ロ ホ
ン で 受け､ 増幅の 後 , チ ョ ッ パ ー か らの 参照信号と共 に ロ ッ ク イ ン ア ンプ ヘ 入力さ れ る ｡
シ ス テ ム の 構成国 を以下 に示 して おく ｡
光学 フ ィ ル タ - -
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図3: 漢食滞成
3. 実凝結果
(1)光昔啓倍号の 周波数依存性
エ ア ロ ゾル試料をア ンダ ー セ ン エ アサ ン プラ - で ,
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光菅替セ ル
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6､15､24時間捕集 し ､ そ れぞ れの
光音響僑号の 周波数依存性を調 べ た結果を 剛 に示す ｡ 試料吸引量 は281 3A/
nin･ で ある ｡
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周波数 (H 2:)
光の波長入 - 500m に お い て ､ 図に示す よ
うに チ ョ ッ パ 周波数 a)の逆数に比例 し ､ 捕
集時間､ すな わち試料の 両横質量 の 増す は
ど光音響億号も大きく なる ｡ これは試料が
光吸収長 より壇 く(薄く)､ 光学的に透明で
僧号強度が試料の厚さ に比例する( - βB)
事を示し て おり ､ 測定原哩 の項で 貌明 した
近似を満足 して い る こ とがわ か る ｡従 っ て ､
光学的に透明で 熟的 に も薄い試料で あり ､
(7)ま た は(8)式で結果を解析する こ とが安
当で ある こ と を示す｡
園4･:雅音響信号 の 周波数特性
(2)試料の サ ン プリ ン グ
試料は ア ン ダ ー セ ン エ アサ ン プラ
- を用 い て ､ エ ア ロ ゾル粒子 齢 fL D以下 の 微小粒
子を流量28. 3B/ninで 捕集 し､ 可視光領域400
- 700D mを10n哨 臥 近赤外領域700- 2000
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nzAを25n El間隔で走査 した ｡ 水分 の影響が考え られ ､ すべ て 湿度30%の 条件 で 測定 し て い る ｡
得られ た試料の 捕集期間､ サ ン プル数 ､ 捕集時間､ 試料の 重量 な ど以下に 示して おく ｡
m 間 サ ンプ ル数 (個) 抑銀将闇 (h) 拭料の 重き (m g)
95年11月 - 12月 10 2 4 - 1 96 o.34
■
- 7.06
97年11月 - 12月 1 O 19 - 147 0.7 6
- 9 3 1
9 8年3 月- 4 月. I 9 16 - 15 1 0.5 2
- 6.02
9 畠年7月 - 8月 10 18 - 167 0.63
- 2.8 5
9 8年9月 - 1 0月 10 21- 210 0.5 5
- 5.71
図5: 分析試料表
(3) 音響億号の 質量依存性
裁 つ か の試料 に対する音響倍号の ､ 両帝質量(g/c m2)へ の 依存性を 囲6に 示 し て お く .
使用 した波長､ 1080n b.1580n nの 例で ある . との 飽和低か ら膚号の 最高値 Q.. = が求まり ､
増大曲線か ら質量吸収係数∂ が求ま る ｡■
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国6. 音響膚号 の 質量依存性
(4)n2/p の 測定
粒子密度 p の億が正確で な い
■
の で ､ 粒子 の複素屈折率 の 虚数部n2を p で徐 した値 を
求め た ｡ 以下 そ の結果を示す ｡
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4. お わり に
95年 ､97年､98年 に得られ た東京都心 で の デ ー タ は ､ 波長4O - 20007)E[の 範囲で ､ 恥/p の
億が ､ お おむね0. I - 0. 2で ある ことを示 した ｡ エ ア ロ･ゾル の 密度が明 らか で な い が ､ 他の
デ ー タ を参考 に し て ､ p - 1. 5 - 2. Og/c n3 の 程度とす ると
'
. エ ア ロ ゾル の 複素屈折率の 虚
数部 T12 の 値は0, 2 - 0. 3 と な るこ とが見込 ま れ る ｡ これ は燃料燃焼 で発生 する煤 の備 に近
い ｡ 親分そ の儀が大きすぎる ように も思わ れ るが ､ エ ア ロ ゾル中の カ ー ボ ン成分 の 多い こ
と を示唆し て お り ､ 都心 で の特徴を示 して い る と思われ る o
現在 , こ の よ うな こ と か ら､ 粒子密度を見積もる実験と ､ エ ア ロ ゾ ルの 組成分析を行 っ
て 容 り､ そ の催を検証 し ようと して い る と こ ろ で ある o
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